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第 1 章 はじめに 
  真空蒸着法を用いて薄膜を作製することを考える. 基板表面に吸着(蒸着)された原子は, 表面上を
拡散し, 一定頻度で集合と離散を繰り返す. そのうち臨界径を超えた集まりが安定して核を形成する. 
この安定核はさらに原子を吸収し, 大きさを増してやがて薄膜へと成長する. この成長過程において重
要な 2 つの物理量は拡散係数と, 吸着原子の結合エネルギーである. 
  吸着原子の結合エネルギーが小さい系に Si面上のAg系がある. SiとAgは互いに反応性が低く固溶
しないため, 典型的な薄膜成長系として多く研究されてきた. 特に水素終端 Si(111)-(1×1) [H:Si(111)]表
面は, Si のダングリングボンドを H 原子で終端した, 反応性の低い不活性表面である. 1994 年に Naik ら
は, 本表面上に蒸着されたAgがエピタキシャルなVolmer-Weber(VW)型の成長モードを取ると報告した. 
2002 年に Zuo らはその初期成長過程を調べ, 水玉型の Ag アイランドが飛び飛びの大きさに成長し, 面
内配向がランダムであると報告した. 
  1996 年に Nishiyama らは, この系について 10 倍差の蒸着速度で成長モードの変化を調べ, 蒸着速度
の依存性はないと報告した. 一方 2016年にNahmらは, 有機分子のテトラセンを SiO2面上で成長させる
実験で, 蒸着速度を約 16 倍遅くしたことで, 2D から 3D へと成長モードが変化したことを報告した. 有
機分子同士は金属結合に比べて結合力は弱いため, 小さな成長条件にも大きく変化しやすい. このこと
に注目し, 本研究では, 大きいスケールで蒸着速度を変化させれば, 金属薄膜においても成長モードが
変化するのではないかと考えた. 
  一方, 金属薄膜の初期成長過程では量子サイズ効果が見られる. 2001 年に Su らは, Si(111)-(7×7)面に
7 原子層高さの特異的に安定な Pb アイランドが形成されることを報告した. この現象は量子サイズ効果
による電子的成長であることが理解された. Si(111)-(7×7)面上の Ag に関しても同様に 2 原子層高さの安
定なアイランドが報告されたが, これに関しては定量的な理解は得られていない. 
  以上の背景をもって, 本研究の目的を次のように設定した. まず, H:Si(111)表面上における Ag 島状
成長過程を対象として, Ag の蒸着速度を約 1,000 倍程度の大きなスケールで変化させて成長モードの変
化を調べる. つぎに, 成長過程で生じる様々な現象を理解し, それらに対して蒸着速度の変化がもたら
す物理的影響の起源を明らかにする. そして, Ag 島状成長の初期過程を蒸着速度依存性の観点から説
明する. 
 
第 2 章 実験 
  本研究では Kato らによって高品位化された H:Si(111)表面の作製法をさらに改良した. まず, Si ウェ
ハーを H2SO4 + H2O2(3 : 1)溶液に浸して犠牲酸化膜を作製する時間を 15 分に延長した. またその時の加
熱温度を 200℃に引き上げた. さらに, 作製した表面の乾燥にボンベ入りの N2 ガスを使わずブロアーを
使用した. これらの改良により, 欠陥構造を Kato らの表面よりさらに減らし, 平坦性と清浄性を高めた
高品位 H:Si(111)表面を得た. 
  作製した表面を超高真空槽(2×10-7 Pa)に導入し, ショット状の Ag(99.99%)を W バスケットにて通電
加熱して蒸着を行った. 用いた蒸着速度と蒸着量は第 3 章及び第 4 章で詳しく述べる. その後, 1×10-8 Pa
以下の超高真空にて低速電子回折法(Low energy electron diffraction, LEED)実験と走査トンネル顕微鏡法
(Scanning tunneling microscopy, STM)実験を行った. すべての行程において, 基板表面の温度は室温
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(18℃)に保った. 
 
第 3 章 Ag 島状成長過程の蒸着速度依存性 
  H:Si(111)面上の Ag 島状成長過程で, Ag の蒸着量を 2 ML に固定した上, 蒸着速度を 1.0×10−1 ~ 
1.1×10−4 ML/s の 1,000 倍スケール差で変化させた.  
 
3.1 Ag アイランドの面内配向に生じる新たな優先配向 
  LEED を用いて, 各蒸着速度における 2 ML Ag/H:Si(111)表面の面内配向を評価した. 全ての蒸着速
度で, H:Si(111)表面由来と Ag(111)面由来の回折パターンが 6 回対称の配置で観られた. 最も速い蒸着速
度の 1.0×10−1 ML/sでは, Agスポットはメインスポットと円弧状のストリークを示した. 蒸着速度を遅く
するにしたがって, 新たな 2 つのスポット(サテライトスポット)が現れ, 最も遅い蒸着速度の 1.1×10−4 
ML/s では 3 スポットが明瞭に観察できた. 各 Ag スポットの強度プロファイルを比較した結果, 速い蒸
着速度では基板と同じ方位(配向 0º)とランダムな面内配向分布が観られたが, 遅い蒸着速度では配向 0º
と, 配向角は±11.3º の新たな優先配向方位(サテライト方位)が観られた. STM で遅い蒸着速度の 2 ML 
Ag/H:Si(111)表面を観察し, Ag アイランドの[1＿10]Ag方向分布を基板表面の[1＿10]Si 方向基準に調べた結果, 
0º と 10.8º に優先配向が現れた. したがって LEED と STM のデータが良く一致し, Ag アイランドの面内
配向に 11º の安定サイトが存在することが分かった. 
  ポイント整合モデルを用いて, Ag(111)格子面の配向 10.9º に 0º より格子の短い整合周期のサイトが
存在することを示した. したがって, 蒸着速度を遅くしたことによって基板格子と Ag 格子の整合が優
先的に作用する成長モードが働いたことが分かった. 
 
3.2 2D アイランド成長モードと量子サイズ効果 
  STM を用いて, 最も速い蒸着速度と最も遅い蒸着速度の 2 ML Ag/H:Si(111)表面を観察した. 速い蒸
着速度ではドーム状の 3 次元(3D)クラスターが, 遅い蒸着速度では平板上の 2 次元(2D)アイランドが形
成された. 3Dクラスターは既知の成長モードの再現であった. 遅い蒸着速度の2Dアイランドは, 既知の
理解では説明できなかった. まず, 2D アイランドは高さが 8 原子層に揃った. この特異的なアイランド
高さは, 量子サイズ効果で説明できた. Ag アイランド高さ H と, その上下両側に Fermi 波長 λFの 3/16 倍
の幅 b の総和を幅 η = H+2b とする無限井戸型ポテンシャルに閉じ込められた自由電子気体を考えると, 
H = Ag 8 原子層分にて η ~ (n/2)·λFが成り立つことが 2009 年に Han らによって見出された. 本研究で観
察された Ag アイランドの特異的に安定な 8 原子層高さは, この量子サイズ効果による電子的成長であ
ると理解できた. また, この電子的成長は, 系の表面エネルギーの 2 階微分の形で現れる電子圧縮率が
正となり, 全電子エネルギーが最小になる状態で実現される.  
  また遅い蒸着速度では, 2D アイランドの横方向の典型的な六角形状も特徴として観られた. この六
角形状は, 結晶の表面エネルギーが等方的でない時に, 各表面から結晶の中心までの距離が, 各々の表
面エネルギーに反比例した形で決まる, Wulff の定理によって理解することができた. 
 
3.3 蒸着速度に依存した成長モードの変化 
  蒸着速度を遅くしたことによる量子サイズ効果の発現と成長モードの変化(3D から 2D)を理解する
ため, 速い蒸着速度と遅い蒸着速度の 3D クラスター/2D アイランドのサイズ分布を求めた. その結果, 
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同じ 2 ML を蒸着したにも関わらず, 遅い蒸着速度でより大きなアイランドが形成されていた. ここで, 
蒸着速度を遅くしたことによって実効的な拡散係数が変化したのではないかと考えた. 各蒸着速度にお
けるアイランドの数密度から拡散距離を見積もった結果, 速い蒸着速度では 3.3 nm, 遅い蒸着速度では
7.6 nm と, 約 2.2 倍ほど差があった. 拡散距離が長いと, その分 Ag 原子は他の Ag 原子に会う確率が減
るので, Ag－Ag同士に衝突して安定核を作る核形成頻度も低くなる. Ag原子の総量は同じなのに安定核
の数が少ないと, その分 1 つの安定核により多くの Ag 原子が集まる. この理由により, 蒸着速度の遅い
方のクラスターが, 速い蒸着速度のクラスターよりももっと速く大きくなると考えられる. そう考える
と, 遅い蒸着速度で成長したクラスターは, より早い段階で 8 原子層に達し, 量子サイズ効果の発現に
よって高さ方向の成長に制約を受けて 3D クラスターから 2D アイランドに変化する. 
 
第 4 章 Ag 島状成長過程の蒸着量依存性 
  Ag/H:Si(111)面について, 速い蒸着速度と遅い蒸着速度の 2 つのモードに対して, それぞれ蒸着量依
存性を調べた. 速い蒸着速度では1, 2, 3, 5, 10, 20 ML, 遅い蒸着速度では1, 2, 5, 10, 20, 30, 50, 90 MLであ
る. その結果, LEED パターンにおいて, 蒸着量が増すにつれて面内配向が 0º に収束する傾向を示した. 
特に遅い蒸着速度の 90 MLでは, Ag由来の配向はほぼ 0ºに収束し, 一様なAg(111)-(1×1)の周期構造を示
した. これらもまた, ポイント整合モデルを用いて理解することができた. 配向 10.9º は 0º に比べて整合
周期は短いが, 整合時のひずみは 3 倍ほど大きい. 蒸着量が増えて界面が大きくなると, ひずみの効果
も大きくなり, それを緩和すべく配向 0º に収束する動きが生じると考えられる. 
 
第 5 章 総括 
  まず, H:Si(111)面上のAg島状成長過程を, 蒸着速度を 1.0×10-1 ~ 1.1×10-4 ML/sの 1,000倍のスケール
差で変化し, 蒸着速度依存性を調べた. 蒸着速度を遅くすると, Ag 島の面内配向に新たな優先方位が生
じた. これは基板－Ag の格子整合が優先される成長であることが分かった. また, Ag 島の形状がドーム
状の 3D クラスターから平板上の 2D アイランド成長へ変化した. これは量子サイズ効果によって Ag ア
イランドの高さが 8 原子層で安定した, 電子的成長であることが分かった. これらの蒸着速度に依存し
た成長モードの変化は, 核形成頻度の変化に起因したものであることも分かった. 






































































る。第 3 賞では、Ag 原子を 2 原子層（ML）吸着したときの島状成長過程の実験結果と解
析・考察を述べている。H:Si(111)表面上に Ag 原子を蒸着し、形成される Ag 島状成長過






その結果、次の 2 つの新しい実験結果を得ることができた。第１に、LEED 像において観
測されたアーク状の Ag(10)スポットが 3 つのスポット（0°, ±11.3°）に分裂したこと、






このとき、拡散長は、3.3 nm から 7.6 nm へと変化している。また、Ag 島の側面は Wulff
の定理を反映した 6角形の形状を示すことも明らかにした。第 4 章では、Ag 膜厚依存性を
LEED と STM で観察し、膜厚が厚くなるにつれて、蒸着速度に寄らず 0°に優先配向するこ
とを実験、理論の両面から記述している。第 5 章では、総括として以上の結果をまとめて
いる。 
 以上の内容は、自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを
示している。したがって、姜正敏君提出の博士論文は，博士（理学）の学位論文として合
格と認める。 
 
 
 
 
 
 
